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               論   文   の   要   旨 
 
 新規酸化酵素の探索過程で、放線菌Streptomyces coelicolor A3(2)の培養上清にL-Ascorbic acidお
よびL-Cysteine酸化反応触媒活性があることが発見された。これらの酸化酵素の精製を試みられたが、
これら酸化反応触媒活性は酵素ではなく、同菌が分泌する（青色色素で低分子有機化合物である）アク
チノロージンが有すると推測された。精製アクチノロージンを用いて、本反応を検討した結果、同物質
は①本活性を保持し、②反応の前後で用いたアクチノロージン量が変化せず、③反応に用いたアクチノ
ロージン量の100倍以上の基質が消費され、④精製したアクチノロージンに金属原子が含まれないことか
ら、アクチノロージンは（触媒活性を有する金属原子を含まない低分子有機化合物である）有機触媒で
あると同定された。本発見は生物が生産する低分子有機化合物が生理学的条件下において触媒活性を示
す有機触媒であることを示した世界で初めての報告である。 
 また、触媒する反応を各々 L-Ascorbic acid + O2 → L-dehydroascorbic acid + H2O2、 2 L-Cysteine 
+ O2 → L-Cystine + H2O2 と同定した。さらに、アクチノロージン感受性菌の生育を、アクチノロージ
ンを加えた培地とアクチノロージンとカタラーゼ(H2O2を分解する酵素)とを両方加えた培地とで比較し
検討した結果、カタラーゼ存在下では菌の生育が良いことが判明した。従って、本反応で生成するH2O2
がアクチノロージンの抗菌活性の作用機序であることが判明し、抗生物質の抗菌活性作用機序として、
H2O2がその原因であることを初めて示した。アクチノロージン以外にも、植物由来の３つの化合物が同様
の活性を持つ有機触媒であることを明らかにし、これらの結果より、有機触媒は生物界に広く存在して
おり、様々な生物が利用している可能性が示された。 
 
 
 
 
 
               審   査   の   要   旨 
 
 触媒とは、反応を促進するがそれ自身は反応の前後で変化することの無い物質のことである。工業で
多く用いられている金属触媒と比べて、有機触媒は製品への金属混入リスクが少ない点、廃液にも金属
が含まれず処理が簡便である点、反応系が比較的温和な条件である点から環境負荷が少ないなどを理由
に、近年、グリーンケミストリーへの関心が高まることと相まって注目を浴びている中、本論文で、生
体内外の生理学的条件下で有機触媒が機能していることが初めて示され、インパクトある研究として評
価できる。また、生体触媒にはアミノ酸を構成要素とする酵素と、核酸を構成要素とし触媒活性を有す
るRNA (リボザイム)があるが、本論文で、有機触媒が酵素・核酸に次ぐ第三の生体触媒であることを初
めて示したことは大変意義深い。さらに今後、直接触媒として用いた有用物質生産への応用も期待され
る。 
 
平成26年11月20日、学位論文審査委員会において、審査委員全員出席のもとに論文の審査及び最終
試験を行い、本論文について著者に説明を求め、関連事項について質疑応答を行った。その結果、審
査委員全員によって合格と判定された。 
よって、著者は博士（農学）の学位を受けるのに十分な資格を有するものとして認める。 
 
 
